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Abluftoxidation in Monolith-Katalysatoren 
mit periodischem Wechsel 
der Stromungsrichtung 
Gerhart Eigenberger und Ulrich Nieken* 
Herrn Professor Dr. Hanns Hofmann zum 65. Geburtstag 
Mit steigenden gesetzlichen Anforderungen zur Reduzierung des 
Schadstoffgehalts gewinnen Verfahren zur oxidativen Umwandlung 
von Schadstoffen in Abluft zunehmend an Bedeutung. Typische Auf- 
gaben der Abluftreinigung sind gekennzeichnet durch hohe Luft- 
durchsatze und niedrige Schadstoffkonzentrationen; die adiabate 
Temperaturerhohung der Totaloxidation betragt haufig weniger als 
100 OC. Das bedeutet, daR der Druckverlust in der Reinigungsanlage 
niedrig und der Warmerucktausch zwischen Zu- und Ablauf hoch 
sein muB, urn die Betriebskosten niedrig zu halten. 
Im folgenden wird eine neuartige Betriebsweise der katalytischen 
Oxidation untersucht, die sich durch effektiven Warmerucktausch, 
niedrigen Druckverlust und geringes Bauvolumen auszeichnet. Sie 
beruht auf der Benutzung von Monolith-Katalysatoren in Verbindung 
mit der von Macros und Mitarb. entwickelten ProzeRfuhrung mit pe- 
riodischem Wechsel der Stromungsrichtung [l, 21. Dabei wirkt jeweils 
der vordere und der hintere Teil des Katalysatorbettes als Regenera- 
tor-Warmeaustauscher [3]. 
1 Der eingeschwungene Zustand 
Die folgenden Beispiele beziehen sich auf Anwendungsfalle, bei de- 
nen die adiabate Temperaturerhohung im Bereich von 50 OC liegt. 
Dazu mu13 im stationaren Betrieb die Zulauftemperatur der Abluft 
auf einen Wert oberhalb der Anspringtemperatur der Reaktion einge- 
stellt werden. Wird die Zulauftemperatur auf Umgebungstemperatur 
abgesenkt, so entwickelt sich eine sog. wandernde Brennzone [4-61. 
Sie wandert langsam aus dem Reaktor, wobei zunachst noch Vollum- 
satz erhalten bleibt. Bei Betrieb mit wechselnder Stromungsrichtung 
is)rllo9ll 
Abb. 1. Eingeschwungener Zustand; a) Temperatur- und Umsatz- 
profil kurz vor Umschaltung der Stromungsrichtung, b) zeitlicher 
Verlauf der Austrittstemperatur. 
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wird das vollstandige Herauswandern dadurch verhindert, daR die 
Stromungsrichtung mit einer geeigneten Frequenz umgeschaltet 
wird. Innerhalb einer Periode wandert die Reaktionszone ein Stuck in 
Stromungsrichtung; das kalte zustromende Gas kuhlt dabei den Ein- 
gangsbereich des Katalysators ab. Nach Umschalten der Stromungs- 
richtung wird der gerade abgekuhlte Bereich durch die entgegenge- 
setzt wandernde Temperaturfront wieder aufgeheizt: Eintritts- und 
Austrittsbereich des Katalysators wirken also als Regenerator- 
Warmeaustauscher. 
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Abb. 2. Temperatur- und Umsatzprofile wahrend einer Schaltpe- 
riode. Dicke Kurven: ohne inerte Randzonen, dunne Kurven: mit 
inerten Randzonen und Katalysator in a. Profile nach 1 s (I), 20 s (2) ,  
40 s (3) und 60 s (4)  nach Umschalten. 
Ausgehend von einem Startprofil wird der eingeschwungene Zustand 
erst nach einer groRen Zahl yon Umschaltungen erreicht. Im einge- 
schwungenen Zustand wandern die Temperatur- und Umsatzprofile 
in einer Periode zwischen den in Abb. l a  gezeigten Positionen hin und 
her. Die Reaktorablauftemperatur zeigt einen sagezahnformigen Ver- 
lauf (Abb. lb). Auf diese Weise wird die im Reaktor freigesetzte War- 
me abgefuhrt. 
Nur dieser Betrieb im eingeschwungenen Zustand sei im folgenden 
betrachtet. Die gezeigten Temperatur- und Umsatzprofile entspre- 
chen jeweils dem Zustand kurz vor Umschalten der Stromungsrich- 
tung, die durch einen Pfeil markiert ist. 
Wie in [7] im einzelnen beschrieben, wirken sich die Betriebsparame- 
ter von Reaktor und Reaktion in einer zum Teil unerwarteten Weise 
auf Form und Maximaltemperatur des stationaren Betriebs aus. Ursa- 
che ist die direkte Kopplung von Regenerator-Warmeaustausch, che- 
mischer Reaktion und Warmespeicherung im Katalysator. Dabei ist 
die Maximaltemperatur im Katalysator urn so hoher, je weiter innen 
die Reaktionswarme freigesetzt wird, d. h. je weniger Reaktion in den 
beiden Endstucken des Katalysators stattfindet. So fuhren sinkender 
StoRfaktor der Reaktion, sinkender Druck (bei gleichem Massen- 
anteil), niedrigere Aktivierungsenergie oder inerte Randzonen wach- 
sender Lange zunachst zu steigender Maximaltemperatur. Charakte- 
ristisch ist, daR die Steigung der Temperaturprofile in diesen Fallen 
nahezu gleich bleibt, obwohl sich die Umsatzprofile drastisch unter- 
scheiden. Das zeigt exemplarisch Abb. 2 am Vergleich mit und ohne 
inerte Randzonen. 
2 Temperaturfuhrungskonzepte 
Fur den praktischen Betrieb des Oxidationsreaktors mit periodi- 
schem Wechsel der Stromungsrichtung sind geeignete Temperatur- 
fuhrungskonzepte erforderlich, die verhindern, daR bei zu niedriger 
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Gasbeladung die Reaktion verloscht und bei zu hoher Gasbeladung 
Grenztemperaturen iiberschritten werden. Das Verloschen laat sich 
nur iiber eine zusatzliche Warmezufuhr - am einfachsten uber eine 
geregelte Stutzgas-Zumischung - erreichen. 
Zur  Vermeidung von Ubertemperaturen sind eine Reihe von Ma& 
nahmen miiglich. Die wirkungsvollsten bestehen in einer Warmeab- 
fuhr direkt aus dem Inneren des Reaktors. Naheliegend sind ein in der 
Mitte des Reaktors eingebauter Warmeaustauscher oder die von Mu- 
tros u. a. vorgeschlagene Fiihrung des Gasstromes iiber einen exter- 
nen Warmeaustauscher [2]. In beiden Fallen kann aus Brenngas 
mit sehr niedrigem Heizwert (adiabate Temperatur-Erhohung um 
100 "C) Warme auf hohem Temperaturniveau ausgekoppelt werden. 
Will man den apparativen Aufwand des Warmeaustauschs vermei- 
den, so bestcht eine einfache Moglichkeit zur Begrenzung der Maxi- 
maltemperatur darin, iiber einen Seitenabzug einen Teilstrom des 
ausreagierten Gases aus der Reaktormitte abzuziehen. Abb. 3 zeigt, 
wie sich die Maximaltemperatur im Reaktor durch die Hohe des 
Gasabzugs in weiten Grenzen beeinflussen laat. 
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Abb. 3. Einflulj des Seitenabzugs auf die Temperaturprofile im 
eingeschwungenen Zustand (AT,,, = 100 "C); I ohne Seitenabzug, 
2 Gasabzug 10 YO, 3 Gasabzug 15 YO. 
Koffer, Institut fur Chemische Verfahrenstechnik der Univ. Karlsru- 
he, danken wir fur die Beschichtung eines Monolith-Tragers mit ih- 
rem CuMn-Katalysator. 
Eingegangen am 28. Juni 1988 
3 Modellrechnungen und Versuchsergebnisse 
Die in den Abb. 1 bis 3 gezeigten Ergebnisse stammen aus Modell- 
rechnungen mit einem quasihomogenen, ortlich eindimensionalen 
Dispersionsmodell. Die Daten beziehen sich auf einen keramischen 
Monolith-Katalysator, wie er zur Autoabgas-Oxidation eingesetzt 
wird. 
In einer Versuchsanlage im Labormaastab (Reaktorlange einschliea- 
lich inerter Kandzonen 0,84 m, Reaktordurchmesser 5 cm) wurden 
edelmetallbeschichtete Autoabgas-Katalysatoren und ein mit CuMn 
beschichteter Monolith mit und ohne inerte Randzonen sowie mit 
und ohne Seitenabzug untersucht. Als Modellsubstanzen fur Luft- 
schadstoffe Jienten Methan, Propan und Propen. Die Ergebnisse ent- 
sprechcn in ihrem qualitativen Verhalten denen der Simulationsrech- 
nungen. 
Die mit Edelmetall-Katalysatoren erreichten Querschnittsbelastun- 
gen liegen bei 2 kg Luft/m2s und entsprechen einer Reinigungslei- 
stung von mehr als 7000 m3 Abluftih pro m3 Reaktorvolumen (akti- 
ver und inerter Monolith). 
Der Firma Degussd AG sei fur die Bereitstellung von Monolith- 
Oxidationskatalysatoren gedankt. Herrn Prof. Riekert und Herrn Dr. 
Literatur 
[ l ]  Boreskov, G .  K.; Matros, Y. S.: Catal. Rev. Sci. Eng. 25 (1983) 
[2] Mutros, Y.  S.,  u.a.: Vortrag auf dem Achema-Kongrea, Frank- 
[3] Wojciechowski, J.: P 00 37 119 (1981). 
[4] Wicke, E.; Vorfmeyer, D.: Ber. Bunsenges. Phys. Chem. 63 (1959) 
[ 5 ]  Gilles, E .  D.: Chem.-1ng.-Tech. 49 (1977) S. 142/149. 
[6] Eigenberger, G.: Chem.-1ng.-Tech. 50 (1978) S. 924/933. 
[7] Eigenberger, G.; Nieken, U.: 10th Int. Symp. on Chem. Reaction 
Eng. (ISCRE lo), Basel 1988, to be published in Chem. Eng. 
Sci. 
S. 551/590. 
furt/M. 1988. 
S. 1451152. 
Schliisselworte: Abluft, Oxidation, Katalysatoren, Monolithe, Luft- 
reinhaltung. 
Chem.-1ng.-Tech. 60 (1988) Nr. 12, S. 1070-1071 1071 
